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摘要 
硅具有理论比容量高（4200 mAh g-1）、嵌脱锂电位低（<0.5 V）已及资源丰
富等突出优点，被认为是很有前景的下一代高比容量锂离子电池负极材料。但是，
硅材料在充放电过程中大的体积变化（>300%）会导致电极材料粉碎，进而影响
其循环性能。同时硅材料的低导电性 (6.7×10-4 Scm-1)也会影响其倍率性能。研
究表明，纳米化以及与第二相复合（如碳、其他金属或非金属）是解决硅负极低
电导率和体积膨胀问题，提升其电化学性能的主要途径。 
本文以工业硅粉（600目）为原料，通过高能球磨和热处理方法制备了碳包
覆纳米硅，在此基础上采用简单的机械球磨方法制备了碳包覆硅/石墨复合材料，
并与商业化纳米硅为原料采用同样方法制备的硅/石墨复合材料进行了对比，系
统研究了不同碳包覆量及不同比例的硅/石墨复合材料的电化学性能及其影响因
素。与石墨材料及纳米硅粉/石墨材料相比，工业硅粉/石墨复合材料的的循环性
能及倍率性能均得到改善。通过高能球磨和热处理法得到的碳包覆材料为无定形
碳和晶态硅材料的复合，获得的碳包覆硅材料一次颗粒粒径在 100-200 nm 左右，
相比于原始工业硅粉材料，其循环性能有提升，且提高包碳比例有助于提升材料
的循环性能；Si/C-2-1复合材料表现出高的可逆比容量、良好的倍率性能和循环
稳定性；在 0.1 C 倍率下，可逆比容量高达 492.6 mAh g-1，循环 100 圈后容量保
持率达 85.8%；1 C 电流密度下放电比容量达 369.7 mAhg-1，为 0.1 C 的 73.9%。
提高碳包覆硅/石墨复合材料中硅含量的比例可以提升其比容量，当硅含量达到
20%时，Si/C-2-3复合材料在 0.1 C 倍率下可逆比容量达到 600.4 mAh g-1，但材
料循环性能有所下降，说明石墨在在稳定硅/碳复合材料循环性能方面发挥着非
常重要作用。 
采用喷雾干燥法制备了 Si/CNT/G 三元复合材料，研究了碳纳米管与石墨烯
复合对硅负极电化学性能的影响。通过喷雾干燥法制备的 Si/CNT/G复合材料具
有三维复合结构，纳米硅颗粒分布于碳纳米管与石墨烯形成的三维网络中。与碳
纳米管/石墨烯复合后，有效提高了纳米硅材料的电化学性能，Si/CNT/G复合材
料的循环稳定性和倍率性能均明显改善。微分容量曲线和交流阻抗结果表明，通
厦
门
大
学
博
硕
士
论
文
摘
要
库
摘要 
II 
 
过与碳纳米管/石墨烯复合得到 Si/CNT/G 复合材料可以显著降低电池的阻抗，从
而降低了电池充放电过程中的极化，提高了材料的电化学性能，尤其是倍率性能
和循环稳定性。 
 
关键词：锂离子电池，负极材料，硅基复合材料，碳包覆 
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